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(54) Title: METHOD FOR JOINING CERAMIC GREEN BODIES USING A TRANSFER TAPE AND CONVERSION OF 

= BONDED GREEN BODY INTO A CERAMIC BODY 

^= (54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUR VERBINDUNG KERAMISCHER GRONKORPBR UNTER VERWENDUNG EINBS 

transfertapes und OberfOhrung dieser verklebten grunkorper in EINEN keramikkorper 




Cr* (57) Abstract: The invention relates to a ceramic green body consisting of at least two ceramic bodies that are bonded together. The 
^ invention is characterised in that the green body is produced using an adhesive tape that consists of an adhesive film located on a 
release liner. 

o 

Q (57) Zusammenfassung: Keramischer Grunkorper aus mindestens zwei, miteinander verklebten, keramischen Griinkorpem, da- 
durch gekennzeichnet, dass die Griinkoiper nnter Verwendnng eines Klebebandes, das aus einem auf einem Releaseliner befindlin- 
chen Klebefihn besteht, hergestellt ist. 
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Beschreibung 

Verfahren zur Verbindung keramischer Grunkdrper unter Verwendung eines 
Transfertapes und Uberfuhrung dieser verklebten Grunkorper in einen 
Keramikkfirper 



Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung einer stoffschlussigen Verbindung 
zwischen keramischen oder pulvermetailurgiscinen Grunkorpern, so daS diese nactn dem 
Sintern fest miteinander verbunden sind. Das Verfahren eigne! sich insbesondere zum 
Laminieren von keramischen Qriinfolien zur Herstellung von Funktions- und 
Ingenieurkeramlken wie zum Beispiel hochintegrierte ly/iehrlagenschaltungen, Gehause, 
Kondensatoren, Aktoren, Sensoren, l-iT-Brennstoffzellen, Wannetauscher u.a. /88 Roo/, 
/96 Hel/. Des weiteren betrifft die Erfindung die keramischen Grunkdrper sowie deren 
VenA^endung. 

Gmndlage der keramischen l-aminiertechnil< sind keramische Grunfolien, die durch das 
Foliengiel^en hergestellt werden /88 Roo/, /9Q He!/. Die Grunfolien sind zwischen 10 |jm 
und 2 mm stark und bestehen aus Keramikpulver, das in eine Polymemnatrix, hSufig auf 
Basis von Polyvinylbutyral (PVB), eingebettet ist. ZugefQgte Weichmacher geben der 
Folie eine gewisse Flexibilitat. Vor dem Laminieren konnen die einzelnen l^gen der zu 
laminierenden GrQnfolien je nach Anw^endung stmkturiert werden, d.h., mit 
Durchfuhrungen oder anderen Aussparungen bzw. Strukturen versehen und mit 
l\4etallpasten bedaickt werden. 

Eine i\/16glichkeit der l_amination stellt das Thermokompressionsverfahren dar, wobei 
unter Druck und Temperatur laminiert wird. Bei diesem Verfahren werden die Folien 
gestapelt und dann unter Drucken zwischen 15 MPa /86 Boc/ und 100 MPa /95 Tuf/ bei 
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Temperaturen zwischen 60 'C /86 Boc/ und ca. 110 "C /97 Cha/ verpreBt /94 Ree/. Die 
erhohte Temperatur ist zur Erweichung des Binders (Polymers) n6tig. Bel der 
Tliermokompresslon unter isostatischen Bedingungen werden Driicke bis 400 IVlPa 
eingesetzt. Druck und Temperatur sind voneinander abfiangig: Eine niedrige Temperatur 
erfordert einen hoiieren Druck; umgekehrt gilt das gieictie. 

Es ist fur einen guten, fehlerfreien Verbund wichtig /96 Hel/, daB sidi beim Laminieren 
die Puivertellchen in den sicli berQhrenden GrunfolienoberflSchen reorientieren und es zu 
einer Verzahnung der Pulverpartikel In den KontaktflSchen zwischen den Folien kommt 
Die Triebkraft fiir die Umlagerung der PulverkSmer ist der von auBen angeiegte Druck in 
Verbindung mit der Erweichung des Polymers. Um eine Reorientierung zu ermogiichen, 
sind einige Anforderungen an die Grunfolie zu stellen. Die relativen Volumina der Poren, 
des Pulvers und des Binders mussen in einem bestimmten Verhaltnis zueinander stehen 
/96 Hel/. 

Die Nachteile dieses Thermokompressionsverfahrens sind 

• der Zeitaufwand, da der Druck je nach Anzahl der Lagen fur einige Zeit bei erhdhter 
Temperatur zum En-eichen des thermischen Gleichgewichts Innerhalb der zu 
laminierenden Folien-Stapeis gehalten werden muB. 

Damit ist von vomherein ein kontinuierlicher ProzeB ausgeschlossen. 

• erh6hter Dmck und Temperatur der Thennokompression, die zu einem IVlassefluS 
fuhren, der Verfomiungen der ursprunglichen Geometrie mit sich bringt. 

Deshaib muS zur Venneidung der Verformung des Laminats In Lange, Breite und 
Dicke Fonnwerkzeuge (ly/latrizen) eingesetzt werden. 

Bei der Hersteilung von Hohlraumstoikturen uber den schichtweisen Aufbau von 
strukturierten Laminaten (Wamietauscher 787 Hei/) kommt es zu weiteren Problemen. 

• Beim Aufbau von Schichtstrukturen werden zum Teil Ausspaaingen in die GrQnfolien 
gestanzt. Durch Aufeinandersdiichtung der einzelnen Lagen und deren Verbindung 
fiber Lamination entstehen dann zum Beispiel im Fall des Warmetauschers 
Kanalsysteme. Bei Anwendung der Thermokompression entsteht durch die Kavitaten 
in den Griinfolien eine inhomogene Dmckverteilung in Laminat mit teilweise 
ungenugendem Dmckdurchgriff, die zu einer ungenugenden Lamination und damit zu 
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unerwQnschten Delaminationen fUhrt, d.h., die Folieniagen sind nach dem Sintem 
nicht durchgangig miteinander verbunden, die Scli§digungs2onen fQliren zu 
Eigenscliaftsandenjngen, wodurch das Teii AusschuB darstelit. 

• Besonders probiematisdi ist es, feine Strukturen, beispielsweise Waben oder selir 
feine Leiterbalinstrul(turen im i-aminat zu reaiisieren, da diese durcli den 
aufgebrachten Druclc und Temperatur durch den damit verbundenen MassefluQ 
zerstort werden. 

• Die IVIetliode benotigt bestimmte Gefuge der Grunfblien hinsichtlicli des Verhaltnisses 
von Poren, Pulver und Binder zueinander. 

• Auf Binder, die bei Foiien auf Wasserbasis zum Einsatz l<ommen, spriclit die 
Tliermokompression weniger gut an als auf Foiien, die aus Sdilicl<em auf Basis von 
organischen Losemittein hergestellt wurden. 

Im Rahmen des Themiokompressionsverfahrens ist bisher versucht worden, diese 
Probleme mit Laminierhilfen zu ubenMnden, die Im wesentlichen Losemittel und Binder 
enthalten. Sie haben die Funktion, die Grunfolien oberflachlich anzuldsen, so da& mit 
geringeren DrOcken und Temperaturen gearbeitet werden kann. Nachteil ist, daH die 
Auftragung der Laminierhilfe einen zusatzlichen Arbeitsschritt erfordert und dali durch 
das Aniosen des Binders das Laminat leichter verformt werden kann. Die o.g. 
Temperatur- und Druckbereiche beziehen sich audi auf den Einsatz von Laminierhilfen. 

Dieses Problem v\^urde mit der Einfuhrung des sogenannten „Kalt-Nlederdmck- 
Laminationsverfahren" behoben, wie es in der DE 197 25 948 A1 offenbart ist, (siehe 
auch /99 Piw/). Bei diesem Verfahren werden die unbedmckten oder bedruckten 
Grunfolien unter Venwendung eines Doppelklebebandes (beidseitig kiebend) miteinander 
bei Raumtemperatur unter leichtem Druck (Handdruck) miteinander verklebt Der 
Tragerfilm eriaubt das Fugen der Grunfolien zu dichtgesinterten Korpem, ohne dalS beim 
Laminieren eine Verzahnung der Partikel (siehe Thennokompression: Druck und 
Temperatur) vorliegt 
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Im Gegensatz dazu sind im Falle der Kalt-Niederdruck-Lamination die Griinfolien nach 
dem Verkleben durch einen polymeren Tragerfilm voneinander getrennt Dieser 
Tragerfilm ist dafQr verantwortlich, daB es im weiteren Ausheiz- und Sinterverlauf 
trotzdem zu einem Verbund der beiden Follen kommt. Der Film wird bei hoheren 
Temperaturen zu elner dunnflusslgen Sclimelze. Die Schmeize wird durcfi die Kapiilaritat 
des keramischen Korpers (Porenstruktur), In dem die anderen organischen Hiifsstoffe 
bereits weitestgehend ausgeheizt sind, in die Porengange gesogen. Die dabei 
auftretenden Kapillarkrafte Ziehen die beiden K&rper aneinander. In der fliissigen 
Polymerschmeize konnen sich die keramischen Pulverteilchen ineinanderschieben, es 
kommt zu der geforderten Verzahnung. Dazu mussen die keramischen Pulverteilchen frei 
beweglich sein, also die organischen Additive, die in der Griinfoiie. enth^iten sind, 
weitestgehend ausgetrieben sein, und es darf noch keine Halsbildung beim Sintem 
aufgetreten sein, die ebenfalls die Beweglichkeit herabsetzen wurde. 
Bei diesem Verfahren wird der n6tige Dmck zum Verzahnen der einzelnen keramischen 
Foilenlagen nicht von auBen durch Pressen bei gleichzeitig erhohter Temperatur 
aufgebracht, sondem zwischen den Lagen durch die Kapillarkrafte erzeugt, die durch die 
Ausbildung der Polymerschmeize entstehen, also im Griinkorpergefuge, d.h. in situ. 

Die Vorteile des Verfahrens liegen auf der IHand: 

• Die Lamination erfolgt be! Raumtemperatur und sehr geringen Dniicken. Dieses ist 
zeit- und energiesparend, da das Aufheizen und Haiten bei einer erhohten 
Temperatur entfallt 

• Dadurch entfallt gegeniiber der Thennokompression die Wartezeit zum Ausgleich 
einer erhohten Temperatur. Dadurch ist eine kontinuierliche Fertigung von Laminaten 
moglich. Sowohl die Grunfolie, als auch das Doppelkiebeband kdnnen von Rollen 
abgezogen werden. 

• Bei Raumtemperatur ist der Binder der Grunfolie noch nicht erweicht, so dali das 
Laminieren ohne Formwerkzeug durchgefuhrt werden kann. Dadurch konnen 
Werkzeugkosten eingespart werden. 

• Da der Binder nicht erweicht, tritt auch kein MassefluB auf. Dadurch lassen sich auch 
komplizierte, dreidimensionale Hohlraumstnjkturen realisieren. 

• Da der Druck zum Verzahnen der Folienlagen durch Kapillarkrafte erzeugt wird, liegt 
er uberall im Laminat gleich verteilt vor und dies auch in komplexen Strukturen mit 



wo 02/074715 



PCTAEP02/02263 



5 

Hohlraumen oder sehr feinen Leiterbahnen. Deshalb entstehen keine Delaminationen 
Oder Nahtstellen im Material. 

• Das Verfahren funktioniert auch im Falle von Folien, die auf Wasserbasis iiergesteiit 
wurden. 

• Daruber iiinaus lassen sich mit dieser iVietlnode aucii andere keramisclie Grunkorper 
miteinander verbinden. 

Nacliteil des Verfahrens mit dem Einsatz von doppelseitigen Klebebandem ist die Dicke 
des doppelkiebenden Bandes und damit die Materlalmenge, die in dem keramisciien 
Ausheizprozeli ausgebrannt werden mu&. Dabei liat der Kleber nur die Funktion des 
Klebens, wSfirend der TrSgerfilm eine Polymerschmelze bilden muS, die fiir den 
einwandfreien Resultat der verklebten Folien ausschiaggebend ist. In dem ProzeB muB 
zunachst der Kleber ausgebrannt werden, bevor aus der Tragerfolie die 
Polymerschmelze entsteht. 

Dieses Verfahren wird verbessert, in dem das doppelte Klebeband durch eine 
aufdmckbare Klebemasse ersetzt wird. Der flussige Kleber kann durch ein 
Siebdruckverfahren auf die zu verbindenden Folien gebracht werden, wobei 
Siebdmckverfahren in der keramischen Folientechnologie zur Metallisierung bereits 
prozeUintegriert sind. Bei dem Verfahren kann die Viskositat des Kiebers in gewissen 
Grenzen angepaSt werden. 

Nachteil des Verfahrens fur siebdmckfahige Kleber ist die Erzeugung einer klebenden 
Schicht, die extrem staubempfindlich ist In der Keramik mussen derartige Staubpartikel 
von den FunktionsflSchen der Grunfolien femgehalten werden, da diese die kleinen 
Strukturen zerstoren und zu Fehlsteilen (Poren) in der gesinterten Keramik fuhren, was 
die Festigkeit drastisch herabsetzt (Keramik ist ein sprbder Werkstoff). Damit muS eine 
mit Kleber siebbedmckte Folie direkt weiterverarbeitet werden, d.h., eine in Fertigungen 
h§ufig erwunschte Zwischeniagerung, die auch ein Stapein beinhaltet, ist nicht moglich. 
Femer erfordert der Siebdmck von Klebem einen Trockenschritt, um das in deutlichen 
Mengen eingesetzte Losemittel wieder auszutreiben. Femer fuhrt der Auftrag von 
Losemittein auf die Folien zu einem Quellen der Grunfolien, das schon beim Siebdruck 
der i\/ietallisierungen als ungQnstig bewertet wird. 
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Die Aufgabe der Erfindung ist es, einen Iceramischien Griinlcorper zur Verfugung zu 
stellen, der aus einer weiteren verfatirenstechnlsci^en Vereinfacl^ung der Kalt- 
Niederdruck-Lamination stammt, urn somit die Naditeile des Standes der Teclinik zu 
beheben. 

Gelost wird diese Aufgabe durch einen keramisclien Grunkorper, wie er im 
Hauptanspmcii niedergelegt ist. Gegenstand der Unteranspriiclie sind dabei vorteiltiafte 
Welterbildungen des GrQnkOrpers sowie Verfahren zur Herstellung desselben, sciiiie&lich 
nodi Verwendungsvorsdilage 

Eine elegantere Methode als die Verwendung von doppelseitigen Klebebandem oder von 
Siebdmckpasten ist die Verwendung eines Klebebands, das aus einem auf einem 
Releaseliner aufgebracliten Klebefilm besteht, ein sogenanntes Transfertape. 

Das -doppelseitige Klebeband bestelit aus zwei Kiebschichten, die auf einem Tr3ger 
aufgebracint sind und mit Abdeckfoiien zum Scliutz der Klebescliichten verseiien sind, die 
vor dem Verkleben abgezogen werden. Beim Kalt-Niederdruckverfaliren dient die 
Klebeschichten zur Fixierung und voriibergehenden Verbindung der miteinander zu 
laminierenden keramischen Grunkorper. Der innengelegene Tragerfilm dient im spateren 
Verlauf des Ausheizens der organischen Bestandteiie zur Bildung einer flQssigen Please, 
die Kapillarkrafte verursacfit (s.d.). Durcli diesen mehrscliiclitigen Aufbau ist das 
Klebeband relativ dick. 

Ein viel einfacherer Aufcau ergibt sich, wenn man ein Transfertape verwendet. Dieses 
Klebeband besteht aus einem Klebefilm, der sich auf einem Releaseliner befindet, der 
den Klebefilm im Sinne einer Abdeckfolie schutzt. Dieser Klebefilm vwrd auf einen der zu 
verklebenden Grunkorper aufgebracht und der Liner kann jederzeit vor Venwendung 
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abgezogen warden. Damit befindet sich zwischen den beiden keramischen Gmnkorpem 
nurnodi ein KJebefilm. 

Dieser monolithische Klebefilm vereint die zwei Anforderungen, die das doppeiseitige 
Klebeband mit seinen drei Schichten erfullt, in einer Schiciit. 

• Er verklebt die miteinander zu verblndenden Folien be! Temperaturen < 1 00 "C und 

• er bildet eine flussige Phase bei eriiohten Temperaturen zur Ausbildung von 
Kaplllarkraften. 

Dies wird im Folgenden naher erlautert: 

Dieser Klebefilm (Transferfilm) sollte bestimmte Anforderungen erfulien. Bei 
Venvendungstemperatur sollte er haftklebrig sein, damit er auf die Griinfolie ubertragen 
werden kann. Dies kann durch Umkaschieren an einem Laminator oder anderem ubiich 
verwendetem Equipment geschehen. In einigen Fallen kann es besonders gunstig sein, 
wenn Warme und leichter Dmck fur diesen Vorgang angewendet wird. 

Der Klebefilm 1st einer bevorzugten Ausfuhmngsform besonders dunn, damit nicht zuviel 
uberflussiges Material beim Binderausbrand bzw. Sintervorgang ausgetrieben werden 
mufi. Geelgnete und somit bevorzugte Schichtdicken sind 2 bis 50 \im, besonders 
bevorzugt 5 bis 25 pm. 

Ein ganz besonders giinstiges Laminierergebnis wird eriialten, wenn der Klebefilm oder 
das Klebeband orientiert ist. Ein in x-y Richtung vor der Veri=estigung bzw. Vemetzung 
orientlerter Klebefilm schmmpft bei Envannung, so dad neben der Ausbildung von 
Kaplllarkraften eine zusatzliche Anziehung des Laminierguts die Folge ist. 

Der Haftkleber muB so beschaffen sein, dalS er bei hoheren Temperaturen so stark 
verflussigt, dafi die Masseschmeize In die Keramikporen einfllefien kann, damit sich 
notwendige Kaplllarkrafte in den porosen Griinkorpem ausbilden. Ein gunstiger 
Temperaturbereich ist 200 "C bis 600 "C, bevorzugt 250 "C und 550 "C. Erst danach wird 
der Kleber vollstandig zersetzt 

Es wurde gefunden, dali insbesondere Copolymere von Acryiaten und Methacrylaten 
diesen Anforderungen geniigen. Die Zusammensetzung der entsprechenden 
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Comonomere wird so gewahit, daR die resultierenden Haftklebemassen entsprechend D. 
Satas [Handbook of Pressure Sensitive Adhesive Teclinology, 1989, Verlag VAN 
NOSTRAND REINHOLD, New Yoric] haftl<lebende Eigenscliaften besitzen. 

Bevorzugte Edul<te fQr den Klebefilm ist eine Mischung aus 

a) Acrylsaure- und/oder IVIethacrylsaurederivate entspreclnend der allgemeinen 
Fonnej 

CH2=CH(Ri)(COOR2) mit 
Ri = H Oder CH3 und 

R2 = eine verzweigte Oder unverzweigte Ali<yll<ette mit 2 bis 20 Kohlenstoffatomen, 
und 

b) olefinisch ungesattigte ly/lonomere mit funlctionellen Gruppen, 

wobei der l-laftl(|ebemasse noch weitere Komponenten zugesetzt sein Iconnen. 

Gunstig ist es, die Zusammensetzung der Haftldebemasse dabei derart zu waiilen, dali 
die Komponente a) mit einem Anteil von 70 bis 99 Gew.-%, insbesondere von 80 bis 99 
G6w.-%, und/oder die Komponente b) mit einem Anteil von 1 bis 30 Gew.-%, 
insbesondere von 1 bis 20 Gew.-%, wobei die Summe dieser Komponenten und 
gegebenenfalis weiterer Komponenten oderZusatzstoffe sicli zu 100 Gew.-% addiert 

Zur hierstellung der Acrylathaftlciebemasse wird eine radilolische Polymerisation 
durclngefuhrt. Die radil<alisclie Polymerisation kann in Gegenwart eines organischen 
Ldsungsmittels, In Wasser, in Mischungen aus organischen Ldsungsmittein oder aus 
organischen l-dsungsmittein und Wasser, oder in Substanz durchgefuhrt warden. 
Bevorzugt wid so wenig Losungsmittel wie mdglich eingesetzt. Die Polymerisationszeit 
betragt-je nach Umsatz und Temperatur- zwischen 6 und 48 h. 
Bei der Ldsungsmittelpolymerisation werden als Ldsemittel vorzugsweise Ester 
gesittigter Carbonsduren (wie Ethylacetat), aliphatische Kohlenwasserstoffe (wie 
n-Hexan oder n-l-ieptan), Ketone (wie Aceton oder l\^ethylethylketon), Siedegrenzbenzin 
Oder Gemische dieser Lfisungsmittel venwendet. Als Polymerisationsinitiatoren werden 
ubiiche radikalbildende Verbindungen, wie beispielsweise Peroxide und 
Azoverbindungen, eingesetzt. Auch Initiatorgemische konnen venvendet werden. Bei der 
Polymerisation Ist es vortellhaft, Thiole als weitere Regler zur Molekulargewichtssenkung 
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und Vemngerung der Polydispersitat einzusetzen. Als sogenannte Polymerisationsregler 
konnen zum Beispiel Alkohole und Ether verwendet werden. 

Die Polymerisation zur Herstellung der Acrylatlnaftklebemasse kann in 
Polymerisationsreaktoren durchgefuhrt werden, die im ailgemeinen mit einem Ruhrer, 
mefireren ZulaufgefaSen, Ruckflulikuhler, Heizung und Kiihlung versehen und fiir das 
Arbeiten unter Nz-Atmospjiare und Oberdruck ausgeriistet sind. 

Nacii der Poiymerisation In Losung kann das Polymerisatlonsmedium unter vermlndertem 
Druck entfernt werden, wobel dieser Vorgang bei ertidhten Temperaturen, beisplelsweise 
im Bereich von 80 bis 150 °C durchgefulirt wird. Die Polymere kSnnen dann in 
Idsemittelfreiem Zustand, insbesondere als Schmelzhaftkleber, eingesetzt werden. In 
manclien Fallen 1st es auch von Vorteil, die Polymere in Substanz herzustellen. 

Die Polyacrylate konnen auch zur Verbesserung der klebtechnischen Eigenschaften 
welter modifiziert werden. So konnen zur Kohasionssteigemng vor der Vemetzung 
zusatzlich Vemetzer oder Photoinitiatoren hinzugegeben werden, wobel sich als 
Vemetzer aile bl- Oder multifunktionellen Verblndungen einsetzen lessen, deren 
funktionelie Gruppen mit den Poiyacrylaten eine Verknupfungsreaktion eingehen konnen. 
Hier sind Insbesondere Polymerisations-, Polykondensations- und 
Polyaddltionsreaktionen zu nennen. Fiir Acrylathotmelts werden multifunktioneile Acryiate 
bevorzugt die als Vemetzer wahrend der UV-Hartung oder der Hartung durch 
ionisierende Strahlung fungieren. Als Photoinitiatoren konnen beispielsweise 
Benzophenon-, Acetophenon-, Benzll-, Benzoin-, l-lydroxyalkylphenon-, 
Phenylcyclohexylketon-, Anthrachinon-, Thioxanthon-, Triazin-, oder Fluorenonderivate 
eingesetzt werden. 

Weiterhln werden die Polymere zur Herstellung von Haftkiebemassen optional mit Harzen 
abgemischt. Als Harze sind beispielsweise Terpen-, Terpenphenolharze, Cg- und Cs- 
Kohlenwasserstoffharze, PInen-, Inden- und Kolophoniumharze allein und auch In 
Kombination miteinander einsetzbar. Prinziplell lassen sich aber alle in dem 
entsprechenden Polyacryiat IQslichen Harze verwenden, insbesondere sel verwiesen auf 
alle allphatischen, aromatischen, alkylaromatischen Kohlenv^sserstoffharze, 
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Kohlenwasserstoffharze auf Basis reiner Monomere, hydrierte Kohlenwasserstoffharze, 
funktionelle Kohlenwasserstoffharze sowie Naturharze. 

Die Acrylathotmelts beziehungsweise ailgemein Kiebemassen Itonnen des weiteren mit 
einem oder mehreren Additiven wie Altemngsschutzmitteln, Lichtschutzmittein, 
Ozonschutzmittein, FettsSuren, Compoundierungsmlttein und/oder Beschleunigem 
abgemischt sein. Dies Iconnen auch anorganische Fuilstoffe sein. 

Fur die Herstellung von KlebebSndem i<ann die Haftklebemasse aus der Schmeize 
heraus weiterverarbeitet warden, wobei sie insbesondere auf einen Trager aufgetragen 
wrd. Besonders vorteilhaft 1st, wenn die Masse aus der Schmeize beschichtet wird. Denn 
dann kann die Schicht in x-y Richtung verschreclct werden. Eine so verstreckte Schicht, 
insbesondere wenn diese nach der Verstreckung vemetzt wird, kann durch EnA/armen 
zurQckstellen. Diese RQckstellkraft fCihrt zusStzIich zur Kapillarkraft zu einem besseren 
Laminlerergebnis. So konnen auch feinporige Grunfbiien laminiert werden. 

Besonders vorteilhaft lassen sich die keramischen Grunkorper zur Sinterung von 
Keramiken verwenden. 

Dabei wird der keramische GrQnkorper in feiner bevorzugten Variante nach dem 
Verkleben mindestens einer Temperaturbehandlung unterzogen, wobei zunachst die 
Polymermatrix der Griinfolien zumindest weitgehend thennisch zersetzt und/oder 
verdunstet wird, anschlie&end das Trahsfertape zersetzt wird und wobei anschiiellend 
der Grunkorper zu dem eigentlichen keramischen Produkt gesintert wird. 

Vorzugsweise erfolgt das Sintem bei Temperaturen von 700 °C bis 2000 "C. 
Die Vorteile des erfindungsgemaBen Verfahrens sind: 

• Es ist die Obertragung des drelschichtigen Aufbaus des doppelseitigen Klebebandes 
mit seinen zwei verschiedenen l\^aterialien in einen Klebefilm aus einem l\/laterial 
gelungen. Dieses Material erfullt die beiden notwendigen Funktionen: Kleben und 
Ausbildung einer Polymerschmeize. 
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• Da die Transfertapes dQnner als die doppelseitigen Kiebebander sind, sinlct damit die 
IWenge der w§lirend der gesamten thermisciien Beliandlung der Keramil< (Ausbrand 
und Sintem) auszutreibenden Organiic, was zu erheblictien Vortellen bei der 
Ausheizgesdiwindigl^eitfQIirt und die Gefahr von Schadigungen verringert 

• Des weiteren ist der Kieber anders als Fltissiglcieber von der Roile verarbeitbar. Damit 
istauf einfaclie Weise eine Mdgliciil<eitzurl<ontinuierliclien Produlction von Laminaten 
gegeben. Sowolii die Grunfolie, als auch das Transferklebeband konnen von Rollen 
abgezogen werden. Ober Walzen konnen zunSchst die einzelnen GrQnfolienbalinen 
mit Klebeband beklebt werden. Nach Abzieiien des Silikonpapiers vom Transfertape 
k5nnen dann die einzelnen Lagen uber Andruckwalzen verbunden werden. Es 

• entsteint ein endloses Laminat, welches durcli Stanzen in kieine Einlieiten geteilt 
werden kann. Dadurch werden hohie Stuckzahlen mogiicli, was die Effizienz steigert 
und die StQckkosten senkL 

• Die Foiien konnen vor dem Freisetzen der Klebeschicht zur Zwischeniagemng 
gestapeit und gelagert werden. 

• Es ist kein Trockensdiritt erforderlicii, da das Transfertape niclit fiussig aufgebracht 
wird. 

• Da das Transfertape kein Losemittel enthalt, kann dieses auch nicht in die Grunfolie 
eindringen. Dadurch tritt kein Aufqueilen (Forniverandemng) der Folie auf. 

• Das Transfertape ist stark verformbar und kann sich damit an Unebenheiten 
anpassen und niveiliert damit ahnlich wie Flussigkleber metallisierte Bereiche. Das 
Tape ist verfonnbar, da es keinen stan^en Film wie die doppelseitigen Kiebebander 
enthait. 

• Das Verfahren weist als Kalt-Niederdruckverfahren alle Vorteile dieses Verfahrens 
auf, wie sie bereits geschiidert worden sind. 

Die Funktionsweise dieser Transfertapes basiert darauf, dali sie bei hoheren 
Temperaturen in eine dunnflussige Schmeize ubergehen. Die Schmelze wird durch die 
Kapillaritat des keramischen Korpers, in dem die anderen organischen Hiifsstoffe bereits 
weitestgelnend ausgeheizt sind, in die Porengange gesogen. Die dabei auftretenden 
Kapillarkrafte Ziehen die beiden Korper aneinander. In der flussigen Polymerschmelze 
konnen sich die keramischen Pulverteilchen ineinanderschieben, es kommt zu der 
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geforderten Verzahnung. Dazu mQssen die keramischen Pulverteilchen frei beweglich 
sein. Dazu mussen die organischen Additive, die in der Griinfolie enthalten sind, 
weitestgehend ausgetrieben sein und es darf noch iceine Halsbildung beim Sintem 
aufgetreten sein, die ebenfalls die Bewegliciikeit herabsetzen wurde. 

Das hier anhand von keramlsclien Grunfolien demonstrierte Verfahren kann allgemein 
zur Verbindung von keramlsciien oder pulvemietallurgisciien Grunkorpem oder 
vorgesinterten KSrpenri miteiner ausreichenden Restporositat angewandt werden. 

Das Verfahren bestelit aus zwei wesentliclien Schritten: 

1. dem Aufbringen des Transferklebebandes sowie das Verkleben der zu verbindenden 
KSrper und 

2. der Temperaturbehandlung zum Austreiben der Binder und des Transferklebebandes 
sowie das ansctilielSende Diclitsintem der Korper. 

Vorzugsweise wird also zur Herstellung eines keramisciien K6rpers zunSchst auf einen 
ersten keramischen Grunkorper zumindest bereichsweise und zumindest einseitig ein 
Klebeband aufgeklebt, das aus einem auf einem Releaseliner befindlichen Klebefilm 
besteht. Dann wird der Releaseliner entfemt, abschlieUend der erste keramische 
Grunkorper mit dem zweiten keramischen verkiebt. 

Bei den Grunkorpem handelt es sich in einer hervorragend ausgestalteten 
Ausfuhrungsfomri der Erfindung um Grunfolien. vorzugsweise urn mindestens zwei 
miteinander verklebte, keramische Grunfolien, wobei die Grunfolien unmetallisiert oder 
metallisiert sein kdnnen. 



Welter vorzugsweise werden die Grunkorper nach Aufbringen des Klebebandes und 
Abziehen des Releaseliners durch insbesondere leichten Andruck miteinander verkiebt. 
Im Falle von Grunfolien als keramischen Grunkorpem geschieht dies im aufeinander 
gestapelten Zustand. 
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Im foigenden soil die Erfindung anhand eines Beispiels sowie einer Figur naher erl§utert 
werden, ohne damit die Erfindung unnotig einschranken zu wolien. 

Das erfindungsgematie Verfaliren beruht auf dem Verl<leben der Grtinfolienlagen mit 
einem geeigneten Transferklebeband bei Raumtemperatur. Dieses Transfertape bestelit 
aus einer 30 \im dicken Schicht einer Acrylatiiaftkiebemasse auf einem beidseitig 
silikonisierten Reieaseliner. Die Gesamtdicke des Transfertapes betragt 100 pm. Das 
Transfertape kann in l^ppenfonn oder aufgewickelt in Fonn von Rollen vorliegen. Der 
Reieaseliner erlaubt das Aufbringen und Andrucken des Transferklebebandes auf die 
Grunfolie. Vor dem Verbinden mit einer weiteren Grunfolieniage muB das Silikonpapier 
abgezogen werden. 

Die Acrylathaftklebemasse ist ein Copolymer aus 98 Gew.-% 2-Ethylhexyiacrylat und 2 
Gew.-% Acryisaure (IVIw: 820.000, D: 4.2), das konventionell tiber eine freie radikalische 
Polymerisation in LQsung (Aceton/Siedegrenzenbenzin 1:1) iiergestellt worden ist 

Poiymerisation/Transfertapeherstellung 

Ein fiir radikalische Poiymerisationen konventioneiler 2 L-Glasreaktor wurtie mit 8 g 
Acryisaure, 392 g 2-Etliylliexylacrylat, 266 g Aceton/Benzin 60.95 (1:1) und 8 g 
Isopropanol befQIIt. Nachdem 45 IVIinuten Stickstoffgas unter Riihren durcli die 
Reaktionsldsung geleitet worden war, wurde der Reaktor auf 58 "C geheizt und 0,2 g 
AIBN [2,2'-A20bis(2-methylbutyronitril)] hinzugegeben. AnsdilieBend wurde das auBere 
Heizbad auf 75 "C ermmt und die Reaktion konstant bei dieser AuBentemperatur 
durchgefuhrt. Nach 2 h erfolgte die nachste Zugabe von 0,2 g AIBN [2,2-Azobis(2- 
metliylbutyronitrll)]. Nach 4 und 8 h wurde mit jeweils 100 g Aceton/Benzin-Gemisch 
verdunnt. Nach 36 h Reaktionszeit wurde die Polymerisation abgebrochen und das 
ReaktionsgefaB auf Raumtemperatur abgekuhit. 

Diese Haftklebemasse wurde an einer Streichanlage auf den Reieaseliner (beidseitig 
silikonisiertes Glassinepapier mit abgestuflem Release) in einer Schicht von 30 pm aus 
Losung beschichtet und anschlieBend 10 min bei 100 "C getrocknet 

IWit dem Transfertape sind eine Vielzahl von I-aminierversuchen durchgefuhrt worden. 
Die dabei venvendete Grunfolie basierte auf Aluminiumoxid mit einer mittieren KomgroBe 
von 3,5 pm und Polyvinylbutyral als Binder, Dibutylphtalat als Welchmacher und 
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entspricht der Zusammensetzung ubiicher Schlickersysteme /88 Roo/. Aus diesem 
Schlickerwird eine Griinfolie Qber FoliengieUen und Trocknen hergestellt. Die gegossene 
Folie ist 725 |jm dick, und weist eine mittlere PorengrfilSe von 0,6 \im auf. Fur die 
Laminierversuciie wurde die Folie zu Quadraten mit einer Kantenlange von 30 mm 
geschnitten. In den Versudien wurden Laminate aus drei Lagen iiergestelli 

Den Laminiervorgang mit der Technik illustriert Figur 1. Folgende Verfahrensschritle sind 
iiierbei erforderiich: 

I Aufkleben des Transferklebebandes 2 

II Entfemen des Silikonpapiers 

III Pressen 

IV Sintem 

Zum Laminieren \wurde auf die einzelnen Grunfolienstucke 1 das Transfertape 2 
aufgeklebt. Nach Abziehen des Silikonpapiers 3 wunden die einzelnen Lagen 
aufeinandergeschichtet und unter einem geringen Dmck D miteinander zum Laminat 4 
verpredt 

Ein Laminat" 4 wurde durch leichtes AndrCicken der Folienlagen von Hand hergestellt. 
Weitere Laminate 4 wurden durch Pressen mit Drucken von 2,5 MPa und 5 MPa 
realisiert. Die Laminate wurden ansdilieliend mit einem entsprechenden Ofenprogramm 
ausgeheizt und gesintert, so dag ein monolithischer keramischer Korper 5 entstand, in 
dem die Transfertapes nicht mehr vorhanden sind. Schliffe der gesinterten Laminate 
zelgten in alien drei Fallen keinerlei Fehler Oder Nahtstellen in den Laminaten. 



Entscheidend fur die Wirksamkeit der neuen Technik ist ein Weber, der fur eine Fixiemng 
der Griinfolien beim Laminieren sorgt Die Klebemasse ist dmckempfindlich, weshalb 
eine Verbindung schon bei geringen AnpreSdrucken moglich ist. Beim Ausheizen, d.h. 
bei der Temperaturerhohung wahrend des Brands, brennt zunSchst der Binder in der 
GrQnfoiie aus. Das Polymer des Transfertapes bleibt bis ca. 250 "C stabil und bildet dann 
eine niederviskose Schmeize aus, deren Viskositat aufgrund von Kettenbrechung der 
Polymennolekule mit zunehmender Temperatur abnimmt. Bei 300 "C konnten 
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dynamische Viskositaten des Klebers von ca. 30 Pas gemessen werden (zum Vergleich: 
nach Cima /89 Cim/ zeigt Polyvinylbutyral bei 160 °C eine Viskositat von ca. 5000 Pas). 
Die Polymer-Schmeize wird durch AbflieSen (iber die Poren der keramischen Schichten 
und durch Verdampfen kurzkettiger Crackprodukte abgebaut. 

Dazu konnen Kleber verwendet werden, die bei dem AuslieizprozeB eine flQssige Phase 
in einem solchen Temperaturbereich biiden, Indem die im Grunkorper venwendeten 
organischen Hilfsstoffe sich bereits weitestgehend zersetzt oder verflussigt haben. Die 
Polymerschmeize fiihrt in dem porosen Kapiliarsystems der GrQnfoIie zu Kapiliai1<r§ften, 
die wiederum ais Kapillardruck einen Sog auf die Polymerschmeize ausuben. Diese 
Kapillarkrafte Ziehen die einzelnen Lagen der keramischen Folien zueinander. In der 
niederviskosen Schmeize kSnnen sich die oberflachennahen Pulverteilchen reorientieren, 
so daS sich bei AnnSherung der einzelnen Schichten diese miteinander verzahnen und 
es zu einem homogenen Verbund kommt. Bei der weiteren Temperaturerhohung fuhrt die 
Verdichtung der Korper zur Eliminiemng der Grenzflache zwischen den Korpern, 
wodurch die KQrper fest miteinander verbunden sind und die urspriingllchen 
Grenzflichen nicht mehr erkennbar sind. 

Die im Grunkorper verwendeten organischen Hilfsstoffe sollten sich unterhalb der 
Verflussigungstemperatur des Transfertapes in den jeweiligen Grunkorpem zu zersetzen 
Oder verflussigen beginnen, so dalS diese organischen Additive bei der Verfiussigung des 
Transfertapes die Pulverteilchen nicht mehrfixieren, so daB sie frei beweglich sind. 

Der keramische oder pulvermetallurgische Grunkorper sollte eine PorositSt von >10 Vol.-' 
% bezQglich der anorganischen Komer aufweisen und die einzelnen Pulverteilchen 
mussen isoliert voneinander vorliegen, d.h., es darf noch keine Sinterhalsbildung 
stattgeflinden haben, so daB die Pulverteilchen vor dem endgiiltigen Ausbrand der 
organischen Additive noch gegeneinander verschiebbar sind. 

Das Verfahren eignet sich insbesondere zum Laminieren von keramischen Grunfolien zur 
Herstellung von Funktions- und Ingenieurkeramiken wie zum Beispiel Gehause, 
hochintegrierten Schaltungen, Kpndensatoren, Aktoren, Sensoren, HT-Brennstoffeellen, 
Wamietauscher u.a. Die dabei als Zwischenprodukt hergestellten erfindungsgemaSen 
keramischen Grunkdrper werden nach dem Verkleben mindestens einer 
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Temperaturbehandlung unterzogen, wobei zunachst die Polymermatrix der GrCinfolien 
zumindest weitgehend thermisch zersetzt und/oder verdunstet wird und anschlieUend 
das Transfertape zersetzt wird, und wobei anschlleBend der Grunl<6rper zu dem 
elgentllclien keramischen Produl<t gesintert wird. Das Sintem erfolgt vorzugsweise bei 
Temperaturen von 700 "C bis 2000 °C. 
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Patentansprtiche 

1. Keramischer Grunkorper aus mindestens zwei, miteinander verklebten, keramischen 
Grunkorpem, dadurch gekennzeichnet, daC die Grunkorper unter Verwendung eines 
Klebebandes, das aus einem auf einem Releaseliner befindlichen Klebefilm besteht, 
hergestelit ist. 

2. Keramischer Grunkorper nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB der 
Klebefilm eine Schichtdicke von 2 bis 50 pm, bevorzugt 5 bis 25 pm, aufweist. 

3. Keramischer Grunkorper nach den Anspruchen 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, 
dad der Klebefilm orientiert isL 

4. Keramischer Grunkorper nach den Anspruchen 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dali 
der Klebefilm aus Copolymeren von Acrylaten und iVIethacrylaten besteht 

5. Keramischer Grunkorper nach Anspmch 4, dadurch gekennzeichnet, daB als Edukte 
fur den Klebefilm eine MIschung aus 

Acrylsaure- und/oder IVIethacrylsaurederivate entsprechend der allgemeinen Fomriel 
CH2=CH(Ri)(COOR2) mit 
Ri = H Oder CH3 und 

R2 = eine verzweigte Oder unverzweigte Alkylkette mit 2 bis 20 Kohlenstoffatomen, 
und 

olefinisch ungesattigte Monomere mit funktionellen Gruppen, 
eingesetzt werden. 

6. Keramischer Grunkorper nach den Anspruchen 4 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB 
dem Klebefilm Vemetzer und/oder Photoinitiatoren und/oder Harze zugesetzt sind. 

7. Keramischer GrQnkQrper nach den Anspruchen 4 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB 
der Klebefilm mit einem Oder mehreren Additiven vi^ie Aiteoingsschutzmitteln, 
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Lichtschutzmittein, Ozonschutzmittein, Fettsauren, Compoundierungsmittein, 
Beschleunlgem und/oder anorganischen Fullstoffen aiagemischt ist 

8. Verfahren zur Herstellung eines keramischen Gmnkorpers nach zumindest einem der 
vorherigen Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB zunachst auf einen ereten 
keramischen GriinkStper zumindest bereichsweise und zumindest einseitig ein 
Klebeband aufgeklebt wird, das aus einem auf einem Releaseliner befindiiclien 
Klebefilm besteht, daU der Releaseliner entfemt wird, daB der erste keramische 
GrunkSrper mit dem zweiten keramischen verklebt wird. 

9. Verfaliren nach Anspmch 8, dadurch gekennzeichnet, dalS die Grunkorper nach 
Aufbringen des Klebebandes und Abziehen des Releaseliners durch insbesondere 
leichten Andaick miteinander verklebt werden. 

10. Verfahren zur Herstellung eines keramischen Grunkorpers nach zumindest einem der 
vorherigen Anspruche, dadurch gekennzeichnet, dali die keramischen Grtinkdrper 
aus keramischen Grunfolien mit mindestens zwei miteinander veri<lebten, 
keramischen Grunfolien hergestellt werden, wobei die Grunfolien unmetallisiert Oder 
metallisiert sein kdnnen. 

11. Verfahren zur Herstellung eines keramischen Grunkorpers nach zumindest einem der 
vorherigen Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daS die Verarbeitung kontinuieriich 
von Rollen eriblgt. 

12. Venwendung von keramischen Grunkorpem zur Sinterung von Keramiken. 

13. Verwendung von keramischen GrunkSrpem nach Anspmch 12, dadurch 
gekennzeichnet, dad der keramische Grunkorper nach dem Veri<leben mindestens 
einer Temperaturbehandlung unterzogen wird, wobei zunSchst die Polymemiatrix der 
GrQnfolien zumindest weitgehend thermisch zersetzt und/oder verdunstet wird, 
anschlieBend das Transfertape zersetzt wird und wobei anschlieSend der Grunkorper 
zu dem eigentlichen keramischen Produkt gesintert wird. 
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14. Verwendung nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dalS das Sintem bei 
Temperaturen von 700 "C bis 2000 °C erfolgL 
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